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1. The designated Office is hereby notified of its election made: 


[x\ in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 


22 December 1999 (22.12.99) 


1 I in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 


2. The election | X| was 




1 \ was not 




made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 


Rule 32.2(b). 
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PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



Applicant's or agent's file reference 
H 3329 PCT 


See Notification of Transmittal of International 
FOR FURTHER ACTION preliminary Examination Report (Form PCT/IPEA/4 1 6) 


International application No. 


International filing date {day/month/year) 


Priority date {day/month/year) 


PCT/EP99/04836 


09 July 1999(09.07.99) 


18 July 1998(18.07.98) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 




C07C 67/26 






Applicant 


COGNIS DEUTSCHLAND GMBH 





This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



, sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These armexes consist of a total of _ 



sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 
Certain defects in the international application 
Certain observations on the international application 



I 




II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

22 December 1999 (22.12.99) 


Date of completion of this report 

06 November 2000 (06. 1 1 .2000) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/04836 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been jumished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

I I the international application as originally filed. 

^ the description, pages \J_ , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



^ the claims. 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-9 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



24 August 2000 (24.08.2000) 



[ I the drawings, 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



- I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
* ' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



ftemational application No. 
PCT/EP 99/04836 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicabilit>'; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-9 



1-9 



1-9 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

1. The claimed alkoxylation process differs from the 
processes disclosed in Dl and D2 by the use of the 
catalyst which, according to Claim 1, consists of a 
mixture of special sodium and potassium compounds in 
the given weight ratio. 

Therefore the subject matter of Claims 1 to 9 is 
novel (PCT Article 33(2)). 



2. The use of the catalysts according to the invention 
reduces the reaction time as compared with the 
processes known from Dl and D2 . This is clear from 
the examples and comparative examples carried out. 
An effect of this type could not be derived from the 
prior art. 

Thus the subject matter of Claims 1 to 9 involves an 
inventive step (PCT Article 33(3)). 



3. The invention according to Claims 1 to 9 has 
industrial applicability (PCT Article 33(4)). 
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VERTRAG UBSif DIE INTERNATIONALE ZUSTTMMENARBEITAUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENB 

fr-C'D 0 9 NOV ZCDO 

PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
H 3329 PCT 



siehe Mitteilung uber die Ubersendung des intemationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/iPEA/416) 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/04836 



Internationales AnmeldedatumfTag/TWonafciya/?/;) 
09/07/1999 



Prioritatsdatum (T ag/Monat/Jag) 
18/07/1998 



Internationale Patentkiassification (IPK) Oder natlonale Klassifikation und IPK 
C07C67/26 



Anmelder 

COGNIS DEUTSCHLAND GMBH 



1 . Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der Internationale vorlaufigen Pruf ung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermlttelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 3 Blatter einschlieBIich dieses Deckblatts. 

S AuBerdem llegen dem Bericht ANLAGEN bel; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen. Anspriichen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und dlesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berlchtigungen (slehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Venwaltungsrichtlinien zum PCT). 

DIese Aniagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I S Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkelt 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkelt: Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 



II 


□ 


111 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Datum der Einreichung des Antrags 
22/12/1999 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
06.11.2000 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Goetz, G 

Tel. Nr. +49 89 2399 8105 



I 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/04836 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage {Ersatzblatten die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berictits als "ursprungiich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1-7 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-9 eingegangen am 26/08/2000 mit Schreiben vom 24/08/2000 



2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspriiche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 



4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspriiche 1-9 

Nein: Anspriiche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspriiche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspriiche 1-9 

Nein: Anspriiche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



Fomnblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIH, Blatt 1) {Januar 1994) 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/04836 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt V 

Begrundete Feststeilung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststeilung 



1 . Das beanspruchte Alkoxylierungsverfahren unterscheidet sich von den aus D1 und 
D2 bekannten Verfahren durch die Verwendung des Katalysators, der gennaB 
Anspruch 1 aus einer Mischung spezieller Natriunn- und Kalium-Verbindungen in 
dem angegebenen Gewichtsverhaltnis besteht, 

Damit ist der Gegenstand der Anspriiche 1 bis 9 neu (Artikel 33.2 POT). 

2. Die Verwendung der erfindungsgemaBen Katalysatoren fiihrt gegeniiber den aus 
D1 und D2 bekannten Verfahren zu einer Verkurzung der Reaktionszeit. Dies ist 
anhand der durchgefuhrten Beispiele und Vergleichsbeispiele deutlich erkennbar. 
Bin derartiger Effekt war durch den Stand der Technik nicht herleitbar. 

Damit beruht der Gegenstand der Anspruche 1 bis 9 auf einer erfinderischen 
Tatigkeit (Artikel 33.3 PCT). 

3. Die Erfindung gemaB der Anspruche 1 bis 9 ist gewerblich anwendbar (Artikel 33.4 
PCT). 



Formblatt PCT/BeibIatU409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 
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08-2000 329 PCT 



EP 009904836 



Patentansp ruche 

* L Verfahren zux Herstellmag von alkoxylierten Carbonsaureestem durch Umsetziing von 
Carbonsa\ireestem mit Alkylenoxiden mit 2 bis 4 C-Atomen in Gegenwart eines 
basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, daB man als basischen KLatalysator eine 
Mischung von Natrium- und Kalium-Verbindimgen aus der Gruppe der Hydroxide, 
Oxide, Carbonate, Alkoholate und Carboxylate in einem Gewichtsverhaltnis von 
Natriumverbindungen zu KaUum-Verbindimgen von 20 : 1 bis 1 : 20 einsetzt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man die Natrium- und Kalium- 
Verbindungen in einem Mischungsverhaltnis von 10:1 bis 1:10, vorzugsweise 1 : 1 bis 
1 : 5 einsetzt. 

3. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 imd 2, dadurch gekennzeichnet, daB man 
Natriumalkoholate, vorzugsweise Natriimnnethylat, in Mischung mit Kaliumhydroxid, 
Kaliumalkoholaten imd/oder Kaliumcarboxylaten einsetzt. 

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB man 
Natriumhydroxid in Mischxmg mit Kalimnhydroxid, Kaliumalkoholaten xmd/oder 
Kaliumcarboxylaten, vorzugsweise KaUumhydroxid, Kaliummethylat, Kalimnbutylat 
und/oder Kaliumacetat, einsetzt. 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekemizeichnet, daB man die 
Katalysatormischimg in Mengen von 0,2 bis 5 Gew.% - bezogen auf alkoxylierten 
Carbonsaureester — einsetzt. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB man als 
Carbonsaureester Ester von Carbonsauren mit 6 bis 22 KohlenstofFatomen und 
Monoalkoholen mit 1 bis 22 Kohlenstofiatomen oder mit Polyolen mit 2 bis 6 
Hydroxylgruppen und 2 bis 32 Kohlenstoffatomen, insbesondere Methylester von 
Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen einsetzt. 
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Abgeaenderte Ansprueche 
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26-08-20003329 PCT 009904836 



V 



7. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daJ3 man als 
Alkylenoxide Ethylenoxid einsetzt. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet; daC man die 
Carbonsaiureester und Alkylenoxide in einem Molverhaltnis von 1 : 1 bis 1 : 40 einsetzt. 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daJJ man die 
Umsetzimg unter autogenem Dmck bei Temperaturen im Bereich von 100 bis 180°C, 
vorzugsweise bei 160 bis 180°C diirchfiihrt. 



9 
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PATENT COOPERATION TREATS 



From the INTERNATIONAL SEARCHING AUTHORITV ' ' ' 



To: ^ '/rQl ^ " 

FITZPATRICK CELLA HARPER & SCINTO 

Attn. MANDRA, Raymond R 

30 Rockefeller Plaza 

NEW YORK, N.Y. 10112-3801 

UNITED STATES OF AMERICA 




iNpTIFICATION OF TRANSMITTAL OF 
• ■ THE INTERNATIONAL SEARCH REPORT 
OR THE DECLARATION 

(PCT Rule 44.1) 






Date of mailing 

(day/month/year) j 4/09/2000 


Applicant's or agent's file reference 

2047.131 PCT 


FOR FURTHER ACTION See paragraphs 1 and 4 below 


International application No. 

PCT/ us 00/05775 


International filing date 
(day/month/year) 03/03/2000 


Applicant 






THE NUTRASWEET COMPANY 







1 . The applicant is hereby notified that the International Search Report has been established and is transmitted herewith. 
Filing of amendments and statement under Article 19: 

The applicant is entitled, if he so wishes, to amend the claims of the International Application (see Rule 46): 

When? The time limit for filing such amendments is normally 2 months from the date of transmittal of the 
International Search Report; however, for more details, see the notes on the accompanying sheet. 

prtftPMCv WO 

DUE DATE — 
I 00CKETEO_L^.fiiial2P 

2. I 1 The applicant is hereby notified that no international Search Report will be established and that the declaration under 
' — ' Article 1 7(2)(a) to that effect is transmitted herewith. 



Where? Directly to the International Bureau of WlPO 
34, chemin des Colombettes 
1 21 1 Geneva 20, Switzerland 
Fascimile No.: (41 -22) 740.14.35 

For more detailed instructions, see the notes on the accompanying sheet. 



3. 1^ With regard to the protest against payment of (an) additional fee(s) under Rule 40.2, the applicant is notified that: 

nthe protest together with the decision thereon has been transmitted to the Intemational Bureau together with the 
applicant's request to fonward the texts of both the protest and the decision thereon to the designated Offices. 

[ I no decision has been made yet on the protest; the applicant will be notified as soon as a decision is made. 



4. Further actlon(5): The applicant is reminded of the following: 

Shortly after 18 months from the priority date, the intemational application will be published by the International Bureau. 
If the applicant wishes to avoid or postpone publication, a notice of withdrawal of the international application, or of the 
priority claim, must reach the International Bureau as provided in Rules 90b/s.1 and 90d/s.3, respectively, before the 
completion of the technical preparations for international publication. 

Within 19 months from the priority date, a demand for international preliminary examination must be filed if the applicant 
wishes to postpone the entry into the national phase until 30 months from the priority date (in some Offices even later). 



Within 20 months from the priority date, the applicant must perform the prescribed acts for entry into the national phase 
before all designated Offices which have not been elected in the demand or in a latec election within 1 9 months from the 
priority date or could not be elected because they are not txiund by Chapter 11. /' ■ 





Name and mailing address of the International Searching Authority 
^ European Patent Office, P. 8. 581 8 Patentlaan 2 
Jjft NL-2280 HV Rijswijk 

WJf Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
F^*v f+:\^ -70^ 340-301 6 


Authorized officer / 

Veron i (fupBl i 1 1 ou 

\ 1 



Form PCT/ISA/220 (July 1998) 
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nECEiVED 



NOTES TO FORM PCT/ISA/220 

OCT 0 5 2000 



These Notes are intended to give the basic instructions concerning the filing of amendments under article 1 9. The .¥ 
Notes are based on the requirements of the Patent Cooperation Treaty, the Regulations and the Administrative I nstructtcE^ CENTER 160w2900 - 
under that Treaty. In case of discrepancy between these Notes and those requirements, the latter are applicable. For more 
detailed information, see also the PCT Applicant's Guide, a publication of WIPO. ■ 

In these Notes, "Article", "Rule", and "Section" refer to the provisions of the PCT, the PCT Regulations and the PCT 
Administrative Instructions, respectively. 



INSTRUCTIONS CONCERNING AMENDMENTS UNDER ARTICLE 19 



The applicant has, after having received the international search report, one opportunity to amend the claims of the 
international application. It should however be emphasized that, since all parts of the international application (claims, 
description and drawings) may be amended during the international preliminary examination procedure, there is usually 
no need to file amendments of the claims under Article 1 9 except where, e.g. the applicant wants the latter to be published 
for the purposes of provisional protection or has another reason for amending the claims before international publication. 
Furthermore, it should be emphasized that provisional protection is available in some States only. 



What parts of the international application may be amended? 

Under Article 1 9, only the claims may be amended. 

During the international phase, the claims may also be amended (or further amended) under Article 34 before 
the International Preliminary Examining Authority. The description and drawings may only be amended under 
Article 34 before the International Examining Authority. 

Upon entry into the national phase, all parts of the international application may be amended under Article 28 
or, where applicable, Article 41. 



When? Within 2 months from the date of transmittal of the international search report or 1 6 months from the priority 

date, whichever time limit expires later. It should be noted, however, that the amendments will be considered 
as having been received on time if they are received by the International Bureau after the expiration of the 
applicable time limit but before the completion of the technical preparations for international publication 
(Rule 46,1). 



Where not to file the amendments? 

The amendments may only be filed with the International Bureau and not with the receiving Office or the 
International Searching Authority (Rule 46.2). 

Where a demand for international preliminary examination has been/is filed, see below. 



How? Either by cancelling one or more entire claims, by adding one or more new claims or by amending the text of 

one or more of the claims as filed. 

A replacement sheet must be submitted for each sheet of the claims which, on account of an amendment or 
amendments, differs from the sheet originally filed. 

All the claims appearing on a replacement sheet must be numbered in Arabic numerals. Where a claim is 
cancelled, no renumbering of the other claims is required. In all cases where claims are renumbered, they must 
be renumbered consecutively (Administrative Instructions, Section 205(b)). 

The amendments must be made in the language in which the international application is to be published. 



What documents must/may accompany the amendments? 
Letter (Section 205(b)): 

The amendments must be submitted with a letter. 

The letter will not be published with the international application and the amended claims. It should not be 
confused with the "Statement under Article 19(1)" (see below, under "Statement under Article 19(1)"). 

The letter must be in English or French, at the choice of the applicant. However, if the language of the 
international application is English, the letter must be in English; if the language of the international application 
is French, the letter must be in French. 



Notes to Form PCT/ISA/220 (first sheet) (July 1998) 
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NOTES TO FORM PCT/ISA/220 (continued) 



The letter must indicate the differences between the claims as filed and the claims as amended. It must, in 
particular^ indicate, in connection with each claim appearing in the international application (it being understood 
that identical indications concerning several claims may be grouped),whether 

(i) the claim is unchanged; 

(ii) the claim is cancelled; 

(iii) the claim is new; 

(iv) the claim replaces one or more claims as filed; 

(v) the claim is the result of the division of a claim as filed. 



The following examples illustrate the manner in which amendments must be explained in the 
accompanying letter: 

1 . [Where originally there were 48 claims and after amendment of some claims there are 51]: 
^'Claims 1 to 29, 31 , 32, 34, 35, 37 to 48 replaced by amended claims bearing the same numb>ers; 
claims 30, 33 and 36 unchanged; new claims 49 to 51 added." 

2. [Where originally there were 1 5 claims and after amendment of all claims there are 11]: 
"Claims 1 to 15 replaced by amended claims 1 to 1 1 

3. [Where originally there were 14 claims and the amendments consist in cancelling some claims and in adding 
new claims]: 

"Claims 1 to 6 and 1 4 unchanged; claims 7 to 1 3 cancelled; new claims 1 5, 1 6 and 1 7 added." or 
"Claims 7 to 13 cancelled; new claims 15, 16 and 17 added; all other claims unchanged." 

4. [Where various kinds of amendments are made]: 

"Claims 1-10 unchanged; claims 11 to 13, 18 and 19 cancelled; claims 14, 15 and 16 replaced by amended 
claim 14; claim 17 subdivided into amended claims 15, 16 and 17; new claims 20 and 21 added." 



"Statement under article 19(1)** (Rule 46.4) 

The amendments may be accompanied by a statement explaining the amendments and indicating any impact 
that such amendments might have on the description and the drawings (which cannot t>e amended under 
Article 19(1)). 

The statement will be published with the international application and the amended claims. 
It must be in the language in which the international application is to be published. 
It must be brief, not exceeding 500 words if in English or if translated into English. 

It should not be confused with and does not replace the letter indicating the differences between the claims 
as filed and as amended. It must be filed on a separate sheet and must be identified as such by a heading, 
preferably by using the words "Statement under Article 1 9(1)." 

It may not contain any disparaging comments on the international search report or the relevance of citations 
contained in that report. Reference to citations, relevant to a given claim, contained in the international search 
report may be made only in connection with an amendment of that claim. 



Consequence if a demand for International preliminary examination has already been filed 

If, at the time of filing any amendments and any accompanying statement, under Article 1 9, a demand for 
international preliminary examination has already been submitted, the applicant must preferably, at the time of 
filing the amendments (and any statement ) with the International Bureau, also file with the International 
Preliminary Examining Authority a copy of such amendments (and of any statement) and, where required, a 
translation of such amendments for the procedure before that Authority (see Rules 55.3(a) and 62.2, first 
sentence). For further information, see the Notes to the demand form (PCT/I PEA/401). 



Consequence with regard to translation of the international application for entry into the national phase 

The applicant's attention is drawn to the fact that, upon entry into the national phase, a translation of the 
claims as amended under Article 19 may have to be furnished to the designated/elected Offices, instead of, or 
in addition to, the translation of the claims as filed. 

For further details on the requirements of each designated/elected Office, see Volume II of the PCT Applicant's 
Guide. 



Notes to Form PCT/ISA/220 (second sheet) (July 1998) 
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PATENT COOPERATION TREAT* 

PCT 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

(PCT Article 18 and Rules 43 and 44) 



Applicant's or agent's file reference 

2047.131 PCT 


FOR FURTHER Notification of Transmittal of International Search Report 

(Form PCT/IS A/220) as well as, where applicable, item 5 below, 

ACTION 


International application No. 

PCT/ us 00/05775 


International filing date (day/month/year) 

03/03/2000 


(Earliest) Priority Date (day/month/year) 

03/03/1999 


Applicant 

THE NUTRASWEET COMPANY 



This International Search Report has been prepared by this International Searching Authority and is transmitted to the applicant 
according to Article 1 8. A copy is being transmitted to the International Bureau. 

f 

This International Search Report consists of a total of 6 sheets. 

I I It is also accompanied by a copy of each prior art document cited in this report. 



Basis of the report 

a. With regard to the language, the international search was carried out on the basis of the international application in the 
language in which it was filed, unless otherwise indicated under this item. 



□ 



the international search was carried out on the basis of a translation of the international application furnished to this 
Authority (Rule 23.1 (b)). 



With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the intemational search 
was carried out on the basis of the sequence listing : 

I j contained in the international application in written form. 

filed together with the international application in computer readable form, 
furnished subsequently to this Authority in written form, 
furnished subsequently to this Authority in computer readble form. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



the statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

the statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has been 
furnished 



I I Certain claims were found unsearchable (See Box I). 
I X I Unity of invention is lacking (see Box II). 



4. With regard to the title, 

I I the text is approved as submitted by the applicant. 

I X I the text has been established by this Authority to read as follows: 

CRYSTALLIZATION PRODUCTS OF NEOTAME AND METHODS FOR PRODUCING SAME 



With regard to the abstract, 

I X I the text is approved as submitted by the applicant. 

I I the text has been established, according to Rule 38.2(b), by this Authority as it appears in Box III. The applicant may, 
' — ' within one month from the date of mailing of this international search report, submit comments to this Authority. 

The figure of the drawings to be published with the abstract is Figure No. 



I I as suggested by the applicant. | X | None of the figures. 

I I because the applicant failed to suggest a figure. 

I I because this figure better characterizes the invention. 
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Box I Observations where certain claims were found unsearchable (Continuation of item 1 of first sheet) 

This International Search Report has not been established in respect of certain claims under Article 1 7(2)(a) for the followJng.reasons: 

1. □ Claims Nos.: OCT 0 5 • , ^ 

because they relate to subject matter not required to be searched by this Authority, namely: 



□ 



Claims Nos.: 

because they relate to parts of the International Application that do not comply with the prescribed requirements to such 
an extent that no meaningful International Search can be carried out, specifically: 



□ 



Claims Nos.: 

because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6.4(a). 



Box II Observations where unity of invention is laclting (Continuation of item 2 of first sheet) 



This International Searching Authority found multiple inventions in this international application, as follows: 

See additional sheet 



1 . I I As all required additional search fees were timely paid by the applicant, this international Search Report covers al! 
' ' searchable claims, 



2. I I As all searchable claims could be searched without effort justifying an additional fee, this Authority did not invite payment 
of any additional fee. 



3. I I As only some of the required additional search fees were timely paid by the applicant, this International Search Report 
' ' covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos.: 



4. I Y I No required additional search fees were timely paid by the applicant. Consequently, this International Search Report is 
restricted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by claims Nos.: 

1-22, 136-146, 148-174, 194, 219-222, 249, 253, 255-263 



Remark on Protest | [ The additional search fees were accompanied by the appficanVs protest. 

I I No protest accompanied the payment of additional search fees. 
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FURTHER INFORMATION CONTINUED FROM POT/ISA/ 210 


1. 


Claims: 1-22,136-146,148-174,194,219-222,249, 253, 255-263 

solvent system = methanol, methanol and water, water as an 
antisol vant 


2. 


Claims: 1-22,23-28,175-178 

solvent system = propylene glycol e and water 


3. 


Claims: 1-22,29-34,95-101,179,180,202,205-206 

solvent system = ethyl acetate and hexane, ethyl acetate 


4. 


Claims: 1-22,35-40,79-87,182-184,203,207-209,227,232, 
235-241 

solvent system = acetone and water, acetone 


5. 


Claims: 1-22,41-47,102-112,185-190,210-213,230,242 

solvent system = acetonitrile and water, acetonitrile 


6. 


Claims: 1-22,48-52,88-94,191-193,113-118,217,218 

solvent system = toluene and water, toluene, water as an 
antisol vant 


7. 


Claims: 1-22,53-68,195-201,225,264-266 
solvent system = water 


8. 


Claims: 1-22,69-78,204,214-216,246,247 
solvent system = dichloromethane 


9. 


Claims: 1-22,119-134,223-225,228-229,231,243-245,250,251 
solvent system = ethyl alcolhol, water as antisolvent 
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solvent system = none 
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Veroffentlicht 

Mit internationalem RecherchenberichL 



(54) Title: METHOD FOR PREPARING ALCOXYLATED CARBOXYLIC ACID ESTERS 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG ALKOXYLIERTER CARBONSAUREESTER 

(57) Abstract 

The invention relates to a method for preparing alcoxylated carboxylic acid esters by reacting carboxylic acid esters with alkylene 
oxydes having 2 to 4 carbon atoms, in the presence of a basic catalyst, characterised in that the basic catalyst is a mixture of sodium and 
potassium compounds selected in the group consisting of hydroxides, oxides, carbonates, alcoholates and carboxylates with a weight ratio 
of sodium compounds to potassium compounds between 20:1 and 1:20. 

(57) Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung alkoxylierter Carbonsaureester durch Umsetzung von Carbonsaureestem mit 
Alkylenoxiden mit 2 bis 4 C-Atomen in Gegenwart eines basischen Kataiysators, dadurch gekennzeichnet, dass man als basischen Katalysator 
eine Mischung von Natrium- und Kalium-Verbindungen aus der Gruppe der Hydroxide, Oxide, Carbonate, Alkoholate und Carboxylate in 
einem Gewichtsverhaltnis von Natriumverbindungen zu Kalium-Verbindungen von 20 : 1 bis 1 : 20 einsetzt. 
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wo 00/03969 PCT/EP99/04&36 



„Verfahreii zur Herstellung alkoxylierter Carbonsaureester" 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung alkoxylierter Carbonsaureester in 
Gegenwart einer basischen, homogenen Katalysatormischung enthaltend Natrium- und 
Kalitun- Verbindungen in einem ausgewahlten Mischungsverhaltnis. 

Alkoxylierte Carbonsaureester, vorzugsweise ethoxylierte Carbonsauremethylester, die auch 
als Methylesterethoxylate bezeichnet werden, stellen bekannte nichtionische Tenside dar, die 
wegen ihrer ausgezeichneten Waschleistung in letzter Zeit erheblich an Interesse gewonnen 
haben. 

Zu ihrer Herstellung setzt man gewohnlich Carbonsaureester mit Alkylenoxiden in Gegenwart 
basischer Katalysatoren um, wobei die Alkylenoxide in die Carbonylesterbindung eingelagert 
(Insertion) werden. Die Insertion von Alkylenoxiden in die Carbonylesterbindung ist 
wesentlich schwieriger als die Anlagenmg von Alkylenoxiden an Verbindungen mit aciden 
Wasserstoffatomen und gelingt daher nur unter Einsatz besonderer Katalysatoren. 

Aus den beiden Patentschriften EP-Bl- 0 339 425 und EP-Bl- 0 523 089 ist die Verwendung 
von calcinierten bzw. mit Fettsauren modifizierten Hydrotalciten fur die Ethoxylierung von 
Fettsaureestem bekannt. In der Offenlegungsschrift DE-Al 44 46 064 wird vorgeschlagen, 
die Ethoxylierung von Methylestem in Gegenwart von Mischmetalloxiden durchzuflihren, 
deren Oberflache mit Metallhydroxiden bzw. Metallalkoxiden modifiziert worden ist. Diese 
Verfahren weisen jedoch eine Reihe von Nachteilen auf: Der Einsatz heterogener, d.h. im 
Reaktionsgemisch nicht loslicher Katalysatoren ist technisch aufwendiger, da der Feststoff 
nicht wie eine Flussigkeit iiber eine automatische Dosiervorrichtung eingebracht werden 
kann, sondem ublicherweise von Hand in der Reaktor geschaufelt werden muB. Auch die 



wo 00/03969 



PCT/EP99/04836 



Abtrennung bereitet Probleme, da der Katalysator in der Regel so feinteilig ist, daB die 
Filtration nur uber spezielle Filterkerzen gelingt. Ein Verbleiben des Katalysators im 
Reaktionsendprodukt ist indes auch nicht moglich, da es sonst zu Austrubungen und zu 



Aus der Patentanmeldung EP-A2- 0335295 ist ein Verfahren zur Herstellung von 
alkoxylierten Carbonsaureestem unter homogener Katalyse bekannt, das die oben 
geschilderten Nachteile der heterogenen Katalyse nicht aufweist. Als Katalysatoren werden 
Alkalimetali- oder Erdalkalimetall- Verbindungen aus der Gruppe der Hydroxide, Oxide und 
Alkoholate beschrieben, die jedoch stets einzeln und nicht in Mischung eingesetzt werden. 
Derartige Katalysatoren alleine beschleunigen die Reaktion jedoch nicht im gewunschten 
MaBe, so dalJ lange Reaktionszeiten in Kauf genommen werden miissen. 

In den beiden Schriften DE- C- 196 11 508 sowie EP- Al- 0783012 wird vorgeschlagen, zu 
den Alkali- und Erdalkaliverbindungen als Co-Katalysator Alkylenglykole bzw. 
Siliciumverbindungen zuzugeben. Bei letzterem treten jedoch aufgrund der Unloslichkeit des 
Co-Katalysators im Reaktionsgemisch die gleichen Nachteile auf wie bei der heterogenen 
Katalyse. Bei der Variante mit den Alkylenglykolen liegt zwar weiterhin eine homogene 
Katalyse vor, aber da die Alkylenglykole auch mit den eingesetzten Alkylenoxiden wahrend 
des Verfahrens reagieren, entstehen Polyethylenglykole, die aufgrund ihrer Neigung zu 
Sedimentationen unerwunscht sind. 

Die Aufgabe der Erfindung hat somit darin bestanden, ein Verfahren zur Herstellung von 
alkoxylierten Carbonsaureestem zur Verfugung zu stellen, das frei von den geschilderten 
Nachteilen ist und das es gewahrleistet, daB sich einerseits die verwendeten Katalysatoren im 
Reaktionsprodukt losen und andererseits eine hohe Reaktivitat aufweisen, so dafi kiirzere 
Reaktionszeiten, insbesondere bei gleicher Produktqualitat moglich sind. 

Die Aufgabe konnte gelost werden durch Einsatz einer basischen Katalysatormischung aus 
Natrium- und Kaliumverbindungen in einem ausgewahlten Mischungsverhaltnis. 



Ein Gegenstand der vorliegenden Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
alkoxylierten Carbonsaureestem durch Umsetzung von Alkylenoxiden mit 2 bis 4 C-Atomen 
in Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch gekennzeichnet, daB man als basischen 



Sedimentation kommen kann. 
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Katalysator eine Mischung von Natrium- und Kalium-Verbindungen aus der Gruppe der 
Hydroxide, Oxide, Carbonate, Alkoholate imd Carboxylate in einem Gewichtsverhaltnis von 
Natriumverbindungen zu Kalium-Verbindungen von 20 : 1 bis 1 : 20 einsetzt. 

Wahrend die Natrium- oder Kaliumverbindungen alleine als Katalysatoren nur eine geringe 
Aktivitat aufweisen, so daB fiir die Alkoxylierung der Carbonsaureester technisch gesehen 
lange Reaktionszeiten in Kauf genommen werden miissen, wurde uberraschenderweise 
gefunden, dafi Mischungen von den beschriebenen Natrium- und Kaliumverbindungen in 
bestimmten Mischungsverhaltnissen eine signifikant hohere Aktiviat aufweisen, so dafi die 
gleiche Reaktion deutlich schneller verlauft. 

Carbonsaureester 

Die als Einsatzstoffe fur die Alkoxylierung in Betracht kommenden Carbonsaureester sind 
Ester von Carbonsauren mit Monoalkoholen oder Ester von Carbonsauren mit Polyolen. 
Bevorzugte Carbonsauren sind Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen natiirlicher oder 
synthetischer Herkunft, insbesondere geradkettige gesattigte und/oder ungesattigte Fettsauren 
einschlieBlich technischer Gemische derselben, wie sie durch Fettspaltung aus tierischen 
und/oder pflanzlichen Fetten und Olen zuganglich sind, zum Beispiel aus Kokosol, 
Palmkemol, Palmol, Sojaol, Sonnenblumenol, Rubol, Baumwollsaatol, Fischol, Rindertalg 
und Schweineschmalz. Beispiele fur solche bevorzugten Carbonsauren sind Capronsaure, 
Caprylsaure, 2-Ethylhexansaure, Caprinsaure, Laurinsaure, Isotridecansaure, Myristinsaure, 
Palmitinsaure, Palmoleinsaure, Stearinsaure, Isostearinsaure, Olsaure, Elaidinsaure, 
Petroselinsaure, Linolsaure, Linolensaure, Elaeostearinsaure, Arachinsaure, Gadoleinsaure, 
Behensaure und/oder Erucasaure. 

Geeignete Monoalkohole sind primare Alkohole mit 1 bis 22 Kohlenstoffatomen, die gesattigt 
und/oder ungesattigt sein konnen. Beispiele fur geeignete Monoalkohole sind Methanol, 
Ethanol, Propanol, Butanol, Pentanol sowie die Hydrierungsprodukte der oben genannten 
Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen. Insbesondere bevorzugt werden die 
Methylester der Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen. 

Geeignete Polyole enthalten 2 bis 6 Hydroxylgruppen im Molekiil und 2 bis 32 
Kohlenstoffatome. Beispiele fur geeignete Polyole sind Ethylenglykol, 1,2 Propylenglykol, 
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l,2"Butylenglykol, Neopentylglykol, Glycerin, Diglycerin, Triglycerin, Trimethylolpropan, 
Pentaerythrit sowie Sorbit. Sofem Carbonsaureester von Polyolen zum Einsatz kommen, 
konnen diese als VoUester oder als Partialester bzw. als Partialester enthaltende technische 
Estergemische, insbesondere in Form von Glyceriden vorliegen. 

Im Sinne der vorliegenden Erfmdung ist es besonders bevorzugt Methylester von 
Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen, insbesondere Methylester von Carbonsauren 
mit 12 bis 18 Kohlenstoffatomen, als Ausgangsverbindimg einzusetzen. 

Alkylenoxide 

Zum Einsatz kommen als Alkylenoxide Ethylenoxid, Propylenoxid und/oder Butylenoxid, 
vorzugsweise Ethylenoxid und/oder Propylenoxid, insbesondere Ethylenoxid alleine. 

Katalysatoren 

Als basische Katalysatoren wird eine Mischung von Natrium- Verbindvmgen und Kalium- 
Verbindungen aus der Gruppe der Hydroxide, Oxide, Carbonate, Alkoholate und Carboxylate 
eingesetzt, Als Alkoholate sind die entsprechenden Natrium- und Kalium-Verbindungen 
geeignet, die sich von Monoalkoholen mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, vorzugsweise bis 4 
Kohlenstoffatomen, ableiten, beispielsweise von Methanol, Ethanol, Propanol, n-Butanol oder 
t-Butanol. Als Carboxylate sind die entsprechenden Natrium- und Kaliumverbindungen 
geeignet, die sich von monofunktionellen Carbonsauren mit 1 bis 22 Kohlenstoffatomen, 
vorzugsweise mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen, ableiten, beispielsweise von Essigsaure, 
Propionsaure, Buttersaure oder von den bereits im Zusammenhang mit den Carbonsaureestem 
beschriebenen Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen. 

Bei den Katalysatormischungen konnen die Natrium- und Kalium-Verbindungen aus der 
gleichen Gmppe kommen, d.h. beides sind beispielsweise Hydroxide oder Alkoholate, oder 
aus verschiedenen Gruppen, d.h. eine Verbindung ist ein Alkoholat und die andere ein 
Carboxylat oder Hydroxid. Einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfmdung entsprechend 
enthalt die Katalysatormischung ein Natriumalkoholat, insbesondere Natriummethylat. 
Bevorzugt werden dementsprechend Katalysatormischungen, die bestehen aus 
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Natriumalkoholaten, 



insbesondere 



Natriummethylat, 



und 



Kaliumhydroxid, 



Kaliumalkoholaten und/oder Kaliumcarboxylaten, insbesondere Kaliumhydroxid, 
Kaliummethylat, Kaliumbutylat ( von t-Butanol) und/oder Kaliumacetat. Einer anderen 
bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung entsprechend besteht die 
Katalysatormischung aus Natriumhydroxid und Kaliumhydroxid, Kaliumalkoholaten 
und/oder Kaliumcarboxylaten, insbesondere Kaliumhydroxid, Kaliummethylat, 
Kaliumbutylat ( von t-Butanol) und/oder Kaliumacetat. 

Bei der erfmdungsgemaB einzusetzenden Katalysatormischung betragt das 
Mischimgsverhaltnis von Natrium-Verbindungen zu Kalium-Verbindungen 20 : 1 bis 1 : 20, 
vorzugsweise 10 : 1 bis 1 : 10 und insbesondere 1 : 1 bis 1 : 5. Im Sinne der Erfindung ist das 
Mischungsverhaltnis als Gewichtsverhaltnis der Natriimi- Verbindung zur Kalium- 
Verbindting definiert. 

Die Katalysatormischung enthalt ansonsten keine weiteren katalytisch aktiven Bestandteile. 

Die Katalysatormischung wird vorzugsweise in Mengen von 0,2 bis 5 Gew.% - bezogen auf 
alkoxylierten Carbonsaureester als Reaktionsprodukt - eingesetzt. Hohere Gewichtsmengen 
sind zwar moglich, aber wirtschaftlich unrentabel. Niedrigere Gewichtsmengen sind zwar 
ebenfalls moglich, aber verlangem die Reaktionszeit. 

Alkoxylierung 

Die Alkoxylierung kann in an sich bekannter Weise durchgefuhrt werden. Hierzu legt man 
iiblicherweise den Carbonsaureester in einem Druckreaktor mit Riihrer vor und setzt den 
homogenen Katalysator beispielsweise als Feststoff oder als Losimg, vorzugsweise in Wasser 
und/oder in Methanol, zu. Es hat sich als vorteilhafl erwiesen, den Autoklav vor der Reaktion 
grundlich mit Stickstoff zu spiilen, um alle Spuren von Luftsauerstoff zu entfemen und etwa 
als Losungsmittel eingesetztes Methanol durch Evakuieren zu entfemen. Danach wird der 
Druckbehalter aufgeheizt, wobei die Alkoxylierung vorzugsweise bei Temperaturen im 
Bereich von 100 bis 180 °C und insbesondere von 160 bis 180°C durchgefuhrt wird. Das 
Alkylenoxid wird iiber einen Heber in den Reaktor eingepreBt, wobei der autogene Druck bis 
auf etwa 5 bar ansteigen karm. Vorzugsweise werden pro Mol Carbonsaureester 
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durchschnittlich 1 bis 40 und insbesondere 5 bis 15 Mol Alkylenoxid, vorzugsweise 
Ethylenoxid eingesetzt. Mit anderen Worten liegt das Molverhaltnis von Carbonsaureester zu 
Alkylenoxide im Bereich von 1 : 1 bis 1 : 40, vorzugsweise von 1 : 5 bis 1 : 15. Die 
Anlagerung des Alkylenoxids erfolgt dabei statistisch, d.h. bei der Insertion handelt es sich 
um keine hochselektive Reaktion bei der 1 Mol Fettsanrealkylester mit exakt n Mol 
Alkylenoxid reagiert. Vielmehr wird ein komplexes Gemisch unterschiedlich hoch 
alkoxylierter Ester erhalten. Das Ende der Reaktion ist daran zu erkennen, dalJ der Druck im 
Reaktor auf etwa 0,5 bar abfallt. Aus Sicherheitsgrunden empfiehlt es sich, die Mischung 
noch weitere 30 Minuten zu riihren, ehe der Reaktor abgekiihlt und entspannt wird. Der 
alkalische Katalysator kann, falls gewunscht, durch Zugabe von Sauren, beispielsweise 
Phosphorsaure, Essigsaure, Milchsaure oder dergleichen neutralisiert werden. 

Gewerbliche Anwendbarkeit 

Nach dem erfmdungsgemaBen Verfahren konnen in relativ kurzer Reaktionszeit von unter 4 
Stunden die alkoxylierten Carbonsaureester hergestellt werden. Im Vergleich zu dem Einsatz 
von beispielsweise Natriummethylat alleine als basischer Katalysator bedeutet dies eine 
Halbierung der Reaktionszeit, insbesondere bei vergleichbarer Produktqualitat. 

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung betrifft die Verwendung der nach dem 
erfindungsgemafien Verfahren hergestellten alkoxylierten Carbonsaureester als Tensid zur 
Herstellung von Wasch-, Spiil- und Reinigungsmitteln, insbesondere von 
Handgeschirrspiilmitteln, Allzweckreinigem, Bodenreinigem, Glasreinigem, automatischen 
Geschirrspixlmitteln und flussigen Waschmitteln. 

Die alkoxylierten Carbonsaureester stellen nichtionische Tenside mit hoher Waschkraft dar 
und konnen daher in Kombination mit anderen anionischen, nichtionischen und/oder 
kationischen Tensiden in Wasch-, Spul- und Reinigungsmitteln eingesetzt werden, 
vorzugsweise in Mengen von 0,5 bis 30 Gew.%- bezogen auf Wasch-, Spul- und 
Reinigungsmitteln. In den entsprechenden Mitteln konnen weiterhin ubliche Bestandteile in 
iiblichen Mengen enthalten sein. 
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Allgemeine Herstellvorschrift. 

In einem 1 -1-Ruhrautoklaven wurden 290 g (1,34 Mol) Laurinsauremethylester vorgelegt und 
mit der vorgesehenen Menge Katalysatormischixng versetzt. Der Autoklav wurde 
verschlossen und dreimal abwechselnd mit Stickstoff gespult und 30 Minuten bei einer 
Temperatur von 100 °C evakuiert, um die Anwesenheit von Luftsauerstoff auszuschliefien. 
Anschliefiend wurde die Reaktionsmischung unter Stickstoffabdeckung auf 165 bis 175°C 
erhitzt und portionsweise 710 g (16,13 Mol) Ethylenoxid eindosiert, wobei der autogene 
Druck zunachst bis auf 3,5 bar anstieg. Die Reaktion wurde fortgefuhrt, bis der Druck auf 0,5 
bar abgesunken war. Nach weiteren 30 Minuten Nachriihrzeit wurde der Druckreaktor 
abgekuhlt und entspannt. Die Ergebnisse der Versuche sind in Tabelle 1 zusammengefaUt. 
Die Mengenangaben (Gew.%) bei den Katalysatoren beziehen sich auf das Endprodukt 
(ethoxylierter Laurinsaureester), 



Tabelle 1 Katalysatorzusammensetzung 
Ethoxylierung von Laurinsauremethylester 
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1 


Natriummethylat' 


0,5 


Kaliumacetat 


0,5 


3,5 


2 


Natriummethylat' 


0,5 


Kaliumacetat 


3,0 


2,0 


3 


Natriummethylat' 


0,5 


Kaliummethyiat' 


0,5 


2,25 


4 


Natriummethylat' 


0,5 


Kalium-t-butylat 


0,5 


2,25 


5 


Natriumhydroxid^ 


0,5 


Kaliumhydroxid^ 


0,5 


3,5 


VI 


Natriummethylat' 


2,0 


Ohne 




8,5 


V2 


Natriummethylat' 


0,5 


Natriumacetat 


0,5 


Uber 8,5; 
abgebrochen'* 


V3 


Kaliumhydroxid^ 


0,5 


Kaliumacetat 


3,0 


Uber 8,5; 
Abgebrochen 



1 als 30 gew.%ige Losung in Methanol 

2 als 50 Gew.%ige Losung in Wasser 

3 die Reaktion wurde abgebrochen, wenn keine voUstandige Ethylenoxid-Aufnahme erfolgte 
(kein Druckabfall auf 0,5 bar) 
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Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Herstellung von alkoxylierten Carbonsaureestem durch Umsetzung von 
Alkylenoxiden mit 2 bis 4 C-Atomen in Gegenwart eines basischen Katalysators, dadurch 
gekennzeichnet, dafi man als basischen Katalysator eine Mischung von Natrium- und 
Kalium-Verbindungen aus der Gmppe der Hydroxide, Oxide, Carbonate, Alkoholate und 
Carboxylate in einem Gewichtsverhaltnis von Natriumverbindungen zu Kalium- 
Verbindungen von 20 : 1 bis 1 : 20 einsetzt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafi man die Natrium- und Kalium- 
Verbindungen in einem Mischungsverhaltnis von 10 : 1 bis 1 : 10, vorzugsweise 1 : 1 bis 
1 : 5 einsetzt. 

3. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, daB man 
Natriumalkoholate, vorzugsweise Natriummethylat, in Mischung mit Kaliumhydroxid, 
Kaliumalkoholaten und/oder Kaliumcarboxylaten einsetzt. 

4. Verfahren nach einem der Anspniche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB man 
Natriumhydroxid in Mischung mit Kaliumhydroxid, Kaliumalkoholaten und/oder 
Kaliumcarboxylaten, vorzugsweise Kaliumhydroxid, Kaliummethylat, Kaliumbutylat 
imd/oder Kaliumacetat, einsetzt. 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB man die 
Katalysatormischung in Mengen von 0,2 bis 5 Gew.% - bezogen auf alkoxylierten 
Carbonsaureester - einsetzt. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB man als 
Carbonsaureester Ester von Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen und 
Monoalkoholen mit 1 bis 22 Kohlenstoffatomen oder mit Polyolen mit 2 bis 6 
Hydroxylgruppen und 2 bis 32 Kohlenstoffatomen, insbesondere Methylester von 
Carbonsauren mit 6 bis 22 Kohlenstoffatomen einsetzt. 
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7. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB man als 
Alkylenoxide Ethylenoxid einsetzt. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 1, dadurch gekennzeichnet, daB man die 
Carbonsaureester und Alkylenoxide in einem Molverhaltnis von 1 : 1 bis 1 : 40 einsetzt. 

9. Verfahren nach einem der Anspniche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB man die 
Umsetzung unter autogenem Druck bei Temperaturen im Bereich von 100 bis 180°C, 
vorzugsweise bei 160 bis 180°C durchffihrt. 

10. Verwendung der nach den Anspruchen 1 bis 9 erhaltenen alkoxylierten Carbonsaureester 
als Tensid zur Herstellung von Wasch-, Spul-und Reinigungsmitteln. 
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Dieser Internationale Recherche nberlcht wurde von der Internationalen Recherchenbehdrde erstellt und wird denn Anmelder gemaS 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaOt insgesamt _3 Blatter. 

[X] Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

I I Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b, Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

I I zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

I I bei der Behorde nachtrSglich in schrifttioher Form eingereicht worden ist. 

I I bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

I I Die ErklSrung, dafB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

I I Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form ertaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

2. Bestimmte AnsprQche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I), 

3. Q Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 

4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

[X] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
I I wurde der Wortlaut von der Beh6rde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

I I wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
[X] Anmelder kann der Behdrde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu verOffentlichen: Abb. Nr. ///// 

I I wie vom Anmelder vorgeschJagen keine der Abb. 

I I weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
I I weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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Feld III WORTLAUT DER ZUSAMMENFASSUNG (Fortsetzung von Punkt 5 auf Blatt 1) 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung alkoxyl ierter Carbonsaure- 
ester durch Umsetzung von Carbonsaureestern mit Alkylenoxiden mit 2 bis 4 
C-Atomen in Gegenwart eines basischen Katalysators , dadurch gekennzeichnet, 
dass man als basischen Katalysator eine Mischung von Natrium - und Kalium- 
Verbindungen aus der Gruppe der Hydroxide, Oxide, Carbonate, Alkoholate und 
Carboxylate in einem Gewi chtsverhal tni s von Natri umverbi ndungen zu Kalium- 
Verbindungen von 20 : 1 bis 1 : 20 einsetzt. 
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